














内 田 尚 志
1次相 転移 の動 力学 の 1つの例 として､ 一気相 か らの結 晶成 長 を考 える｡ 結 晶成
長の 動力学 を扱 うの に､ 適 当な制 限 を設 け た格 子気体モデ ルが しば しば 用い られ
る｡ 格子 気体モデ ルで は､ 与 えられ た結 晶 の 対称性 を も った格子 を考 え､ 各格 子
点は原子 によ って 占め られ るか､ 占め られ な いか (空孔 )の どち らか の状態 を と
るこ とが で きる｡ 環境 相 と結 晶の界面 を単 原子 層 と して扱 う ときは 2次元格子 気
体モ デルが 用 い られ､ 界 面が 多原子層で あ るこ とを考慮 に入 れ る場合 は S0 Sモ
デ ルが 用 い られ る｡ S0 Sモデルは 3次元 格 子 気体モデ ル に"原子 は原子の 上に
しか つ くこ とが で きな い" という条 件 をつ け たものであ る｡ ここでは､ この両方
のモデ ルを用 い､ それ に対 してクラ スタ ー近似法の 1つ で あ る毒至路確率 法 日 を通
用す る｡ 蓑至拍確率 法 で は点近 似 (分子場近 似 )か ら出発 して､ 系統 的 に複数 個の
椅子 点の相 関 を取 り込 んでい くこ とが で きる｡ 例 えば､ 正方 格子 な らば､ 点近 似､
対近 似 (2体相 関 )､ 四 角近 似 (4体相関 )といった近 似列 を考 えるこ とが で き
る｡
格 子 気体モデ ル に基 づ き､ クラ スタ ー近 似法 を用 い た結 晶 成長 の動 力学の研究
はTenkin2)に始 ま る｡ 彼 はS0Sモデ ル に点近似 を適 用 した｡ この ときの開祖 点
は駆 動 力 L (気相 と結 晶 の化学ポ テ ンシャルの差 A JLを温 度 kTで剖 らた量 )の
小 さい鏡域 で は､ シ ミュ レーシ ョンで は結 晶が 成長 して い るにもかか わ らず､ 成
長速 度が 零 とな る こ とで あった｡ その後 SaitoとMuller-KruEubhaar3)が対 近似､
Tsuchinaga日 がhexagonalsystenで三角琴 似 を行 った結 果､ 点一対-+三角 と扱 う
クラ スタ ーの サ イズ を大 きくしてい くにつれ て､ 結 晶の 成長 しな い筒域 は小 さ く
な る こ とが 兄 いだ され､ 駆動力の小 さな とこ ろで は原子 同士 のつ くる クラスタ ー
が重 要な役割 を果 たす こ とが 確認 され た｡ これ らの研 究 で は､ 湿度範囲 としては
結晶表面 が原子 の熱連 動 のため に荒れ始め る温 度 (ラフニ ング温度 )よ り少 し高
い温 度績域 を閉居 に して いた｡ それは､ ゆ ちぎによ り原 子 同 士が 大 きな クラ スタ
ーをつ くるこ とが 重要 とな る低温 側で は､ 小 さな クラ スタ ー しか考慮 していな い
クラ スタ ー近 似法 は役 に立 たな い とみ な され て いたか らで あ る｡`
そ こで､ 本 研究 で は､ 第 1に､ クラ スタ ーと して四角 まで考慮す る こ とによ り､
ラフニ ング温 度 よ り低 い温度譲域 で､ 2次元 格子気体モ デ ル を用 い､ 結 晶成 長の
動力学 を扱 うこ とを試 み た｡ 温度が 低 けれ ばェ ネルギ ーの 低 い平 坦な界面が 実現
し､ 界面 を単 厚子 層 とみ なす こ とがで きるか らで あ る｡ 温 度が ラ フニ ング温 度 よ
り低 い と き､ 界面 は平 らな ため､ 結 晶成長 に寄与をす るの は､ 熱 的 ゆ らぎに よ り
結 晶 表面 上 につ く られ た原子 の クラスタ ー (核 )で あ る｡ 駆 動力が 小 さヽヽ ほ ど､
境界 でのエ ネ ルギ ー不 利 を補 うため に､ 成長 に寄与 す る核の サイズは大 きくな け
れば な らず､ 核生 成 に要 す る時間が長 くな る｡ その と き､ 成長速 度 Rは核生 成率
Ⅰに比 例 し､ 駆 動 力 Lに対 して次 の よ うな依存性 を示 す｡
R比lQt eXp(-C/L)(1) (Cは定数 l)
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ここでは クラスタ ーと.して四 角 ま･T考 慮 した と き､ この よ うな核一生成 的 な振 舞 い
が見 られ るか どうか に注 目 しこた｡ また､ 第 2に､ 単純立 方格 子の結晶 成 長の動力
学 をラフニシ グ温 度 よ り高温 側で扱 った｡ 高温 では界 面一は多原子 層 にな ってい る
ので-sosモ デル を用 い､ これ に対 して四 角近 似を適用 した｡ その際､ 原子の義
面拡散の 効果 も確 かめ た｡ 拡散 は成長速度 を増 大させ る効果 をもつ｡ それは､ 拡
散 によ り､ 原子 は蒸発 の しや す い位置 か ら蒸発 の しず らい位 置へ と移 動 す るか ら
で ある｡
図 1の数値計算 暗黒 はー 四 角近 似の場合､ 核 生娘的な 振舞 い t(1)式 ‡が 見
られ るこ とを示 して い る｡ 図 2は高温 側で のS0Sモデ ル についての結 果で あ る｡
四角近似 では､ 結 晶の 戒長 しな い硬域がか な り小さ くな って いる｡ また､ 拡散距
離が 長 くな る と成 長速 度が増 大 してい るこ ともわか る｡
tal 成 長 速 長 比 の 駆 動 力 L依 存 tt (2次 元 椅 子 気 体 モ デ ル I
(a) tb )
5 lIL- 10
図 2 成 長 速 度 Rの 雌 効 力 L依 存 性 (S0 Sモ デ ル I
(8.)
Xsは 格 子 点 間 抵 触 を 単 位 と し て 縄 っ た 拡 散 浪･.皮 を ilす.
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